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Beschreibung 

Verfahren und Vorrichtung zum Kiihlen bei Brennstof fzel- 

len 



Die Erfindung betrifft eine Vorrichtung mit einer 
Brennstoffzelle und Ktthlmitteln sowie ein Kuhlverf ahren 
zum Betrieb einer solchen Vorrichtung. 

Eine Brennstoffzelle weist eine Kathode, einen Elektro- 
5 lyten sowie eine Anode auf. Der Kathode wird ein Oxida- 

tionsmittel, z. B. Luft und der Anode wird ein Brenn- 
stoff, z. B. Wasserstoff zugefuhrt. Kathode und Anode 
einer Brennstoffzelle weisen in der Regel eine durchge- 
hende Porositat auf, damit die beiden Bet riebsmittel 
10 Brennstoff und Oxidationsmittel dem Elektrolyten zuge- 

fiihrt und das Produktwasser abgefiihrt werden konnen. 
Es gibt Brennstoff zellen, bei denen protonenleitende 
Membranen als Elektrolyt eingesetzt und die bei Tempe- 
raturen von 80 °C betrieben werden. An der Anode einer 
15 solchen Brennstoffzelle bilden sich in Anwesenheit des 

Brennstof fs mittels eines Katalysators Protonen. Die 
Protonen passieren den Elektrolyten und verbinden sich 
auf der Kathodenseite mit dem vom Oxidationsmittel 
stammenden Sauerstoff zu Wasser. Elektronen werden da- 
20 bei freigesetzt und elektrische Energie erzeugt. 

Eine Membran einer Brennstoffzelle mufi. durchgangig be- 
feuchtet sein, urn eine hohe Protonenleit f ahigkeit und 
damit eine hohe Leistungsdichte zu ermoglichen. Mit 
fortschreitendem Austrocknen sinkt die Protonenleit- 
25 f ahigkeit. Trocknet die Membran aus, so schrumpft sie 

zugleich. Die Permeabilitat fur Permanentgase nimmt zu 



WO 99/16139 



2 



PCT/DE98/02839 



und es treten mechanische Spannungen auf. Beides tragt 
zu einem moglichen Versagen der Brennstof f zelle bei. 

Es ist bekannt, zur Vermeidung einer Austrocknung Was- 
5 serstoff zunachst durch Wasser perlen zu lassen und an- 

schlieflend der Brennstof f zelle zuzufuhren. Nachteilhaft 
treten dabei Druckverluste und folglich Leistungsverlu- 
ste auf. Ferner erfordert die Durchfuhrung des Ver- 
fahrens einen hohen apparativen Aufwand. 

10 Es ist bekannt, Methanol als Brennstoff einzusetzen. 

Methanol ward dann z. B. auBerhalb der Brennstof f zelle 
in einem geeigneten Reaktor - der im folgenden Refor- 
mierungsreaktor genannt wird - reformiert und so in ein 
wasserstof f reiches Synthesegas uberf iihrt . Urn die Refor- 

15 mierung rait einem optimalen Wirkungsgrad durchzuf uhren , 

wird eine solche externe Reformierung bei erhohten Tem- 
peraturen von ca - 300°C durchgef iihrt . Im Anschluii an 
die externe Reformierung wird das wasserstof freiche 
Synthesegas gereinigt, indem es z.B. durch eine geeig- 

20 nete Membran geleitet wird. Dabei wird der Wasserstoff 

von Verunreinigungen getrennt. Vor Eintritt in die 
Brennstof f zelle wird der Wasserstoff auf die ver- 
gleichsweise niedrige Be tr iebs temperatur der Brenn- 
stoff zelle gekuhlt . 

25 Die Umsetzung von Wasserstoff und Sauerstoff zu Wasser 

heizt eine Brennstof f zelle auf. Daher muft diese gleich- 
falls gekuhlt werden. 

Es ist aus der Druckschrift DE 196 41 143 Al sowie aus 
der Druckschrift DE 196 36 908 Al bekannt, mit Hilfe 
30 von Wasser eine Polymerelektrolyt-Brennstoff zelle zu 

kuhlen und so zu gleich die Polymerelektrolytmembran zu 
befeuchten. Das flussige Wasser verdampft in der Brenn- 
stoffzelle und bewirkt durch die Phasenumwandlung eine 
effiziente Kuhlung der Zelle. 
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Aus der Druckschrift EP 0 415 330 A2 ist bekannt, 
Brennstoff zusammen mit Wasser in einem Quenchktthler zu 
kUhlen und das Gemisch einer Brennstoff zelle zuzufuh- 
ren. Durch Verdampfen des Wassers in einem Bereich nahe 
einer Brennstoff zelle wird diese gekuhlt. Das Brenn- 
stof f-Wasserstof f-Gemisch wird einem Ref ormierungsreak- 
tor zugefvihrt. 

Stromt ein fliissiges oder gasfbrmiges Kuhlmittel in ei- 
ner Brennstoff zelle, so erwarmt es sich zunehmend. Je 
warmer das Ktthlmittel wird, desto schwacher wird seine 
Kuhlleistung. Eine Brennstoff zelle in der vorgenannten 
Weise zu kuhlen, fuhrt demnach zu Temperaturgradienten 
.in der Brennstoff zelle . Temperaturgradienten innerhalb 
■" einer Brennstoff zelle bedeuten, dafi diese lokal nicht 
• mit der optimalen Betriebstemperatur und folglich nicht 
• ; mit dem optimalen Wirkungsgrad betrieben wird. 
- Wird die Brennstoffzelle lokal uberhitzt, so droht eine 
lokale Austrocknung der Membran. 

Mit fortschreitendem Austrocknen sinkt die Protonen- 
leitfahigkeit und der elektrochemische Wirkungsgrad. 
Als Folge davon steigt in diesem Bereich die Warmeer- 
zeugung und verstarkt den Austrocknungsvorgang . 



Aufgabe der Erfindung ist die Schaffung eines Verfah- 
rens zur Kuhlung, das einen leistungsf ahigeren Betrieb 
einer Brennstoffzelle ermoglicht. Aufgabe der Erfindung 
ist ferner die Schaffung einer zugehorigen Vorrichtung. 



Die Aufgabe wird durch ein Verfahren mit den Merkmalen 
des Hauptanspruchs gelost. Vorteilhafte Ausgestaltungen 
ergeben sich aus den ruckbezogenen Anspruchen. 
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Anspruchsgemaft wird die Brennstof f zelle durch Uberfiih- 
rung einer Flussigkeit in ein Gas gekuhlt. Die abzufiih- 
rende Warme wird also einer Flussigkeit zugefuhrt, die 
dadurch in ein Gas umgewandelt wird. 

5 Die Siedetemperatur der Flussigkeit liegt unterhalb der 

Betriebstemperatur der Brennstof f zelle . Die Flussigkeit 
nimmt uber schussige Warme der Brennstof f zelle auf, ohne 
sich dabei auf Temperaturen oberhalb der Be- 
triebstemperatur zu erwarmen. Eine Uberhitzung und ein 
10 damit verbundenes Austrocknen der Membran wird so ver- 

hindert . 

Es wird mit einer siedenden Flussigkeit gekuhlt- Hier- 
unter ist zu verstehen, daft die Flussigkeit sich be- 
reits beim Eintritt in die Brennstof f zelle auf Siede- 

15 temperatur befindet. Statt sich in der Brennstof f zelle 

zunachst aufzuheizen, wird die siedende Flussigkeit in 
einen Dampf uberfiihrt. Folglich entstehen in der Brenn- 
stoffzelle keine Temperaturgradienten aufgrund einer 
unterschiedlich temperierten (Kuhl-) Flussigkeit oder 

20 Kuhlluft. Die Temperatur bleibt so im Vergleich zum 

eingangs genannten Stand der Technik uber die gesamte 
Zelle konstant. Die Brennstof f zelle kann folglich 
gleichmaftig bei einer optimalen Betriebstemperatur be- 
trieben werden. 

25 Als geeignete Flussigkeiten konnen alle Fliis sigkeiten 

angesehen werden, die im vorgesehenen Temperaturbereich 
sieden konnen. Dies kann bei Umgebungsdruck 
(Normaldruck) aber auch im Uber- oder Unterdruckbereich 
der Fall sein . 
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Beispielhaft seien folgende FlUssigkeiten nebst zugehb- 
rigen Betriebstemperaturen genannt: 



Ftiissiakeit 


S iede tempera - 
tur/°C 


Druck/bar 


mogl . Betrieb- 
stemperatur der 
Zelle/°C 


Wasser 


70 


0,31 


80 


Wasser 


80 


0, 47 


90 


Wasser 


90 


0,70 


100 


Methanol 


70 


1,21 


80 


Methanol 


80 


1,78 


90 


Methanol 


90 


2, 55 


100 


Ethanol 


70 


0,80 


80 


Ethanol 


80 


1,08 


90 


Ethanol 


90 


1,58 


100 



Gemische von Flussigkeiten , die im ent sprechenden Tem- 
peraturbereich sieden, konnen ebenfalls eingesetzt wer- 
den . 

In einer Ausgestaltung des Verfahrens wird der Brenn- 
stoff zunachst durch eine externe Reformierung auf z. 
B. ca. 300 °C erwarmt. Der erwarmte Brennstoff wird an- 
schlieflend durch Verdampfen von Wasser gekuhlt. Als 
Mittel, mit dem ein Betriebsgas durch Verdampfen einer 
Flussigkeit gekuhlt wird, kann ein Quenchkuhier vorge- 
sehen werden. 

Die bei einer solchen Kuhlung auftretenden Druckver- 
luste sind relativ gering. Wird ein extern ref ormierter 
Brennstoff vor der Zufiihrung zur Brennstoff zelle durch 
Verdampfen von Wasser in einem Quenchkuhier gekuhlt, so 
wird der Brennstoff zugleich befeuchtet. So wird nicht 
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nur der Wir kungsgrad bei der Stromer zeugung erhoht, 
sondern es entfallt ein zusatzlicher apparativer Auf- 
wand fur das Befeuchten des Brenns tof fes . 

Bei einem weiteren Beispiel wird das Oxidationsmittel 
5 zunachst komprimiert und dabei erwarmt . Durch das Kom- 

primieren des Oxidationsmittels , ublicherweise Luft, 
entstehen in der Brennstof fzelle auf der Kathodenseite 
erhohte Drlicke. Ein erhdhter, auf der Kathodenseite 
herrschender Druck ist erwiinscht, da hierdurch der Wir- 
10 kungsgrad der Brenns tof fzelle gesteigert wird. Durch 

einen hoheren Kathodendruck wird in der Brennstof fzelle 
entstehendes Produktwasser aus dem Kathodenraum in die 
Membran zuriickgedrangt . So wird die Membran vorteilhaft 
bef euchtet . 

15 Auch fur die Abtrennung des in der Brennstof fzelle 

durch die Zellenreaktion produzierten Wassers ist ein 
erhohter Druck vorteilhaft (haufig sogar notwendig) , urn 
die fiir das Gesamt system notwendige Wassermenge ab- 
scheiden zu konnen. 

20 Wird das im Zuge der Verdichtung erwarmte Oxidations- 

mittel anschlieftend in einem Quenchkuhler durch Ver- 
dampfen von Wasser gekuhlt, so wird es zugleich vor- 
teilhaft befeuchtet, ohne grofte Druckverluste hinnehmen 
zu mussen. Einer Austrocknung der Membran wird folglich 

25 weiter entgegengewirkt . Die Leistungs f ahigkeit einer 

Brennstof fzelle bleibt erhalten. 

In einer vorteilhaf ten Ausf uhrungs f orm wird in der 
Brennstof fzelle produziertes Wasser dem oder den 
Quenchkuhlern zugefiihrt. Eine externe Wasserzufuhr kann 
30 entsprechend eingespart werden. 

,: Eine Quenchkiihlung hat zur Folge, daft ein Gas optimal 
befeuchtet werden kann. Die zur Verdampfung benotigte 
Warme wird dem zugefuhrten heiften, trockenen Gas ent- 
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nommen. Das Gas wird dadurch gekuhlt und gleichzeitig 
durch das verdampfte Wasser befeuchtet. Wenn die Tempe- 
ratur des befeuchteten Gases so weit abgesenkt ist, daft 
eben kein zusatzliches Wasser mehr verdampft werden 
kann, so liegt eine optimale Befeuchtung des Gases vor . 

Die Gastemperatur des befeuchteten Gases ist dann 
gleich einer Wassertemperatur, der ein Wasserdampf druck 
zugeordnet ist, die dem Wasserdampf partialdruck des be- 
feuchteten Gases bei dieser Temperatur entspricht. Ein 
uberschussiger, kleiner Wasseranteil senkt die Tempera- 
tur des Gasgemisches nur geringfiigig. 

Bei dem vorgesehenen Arbeitsdruck (von z. B. 1,7 bar) 
auf der Anodenseite der Zelle und ausgehend von 300°C 
heiftem Wasserstoff hinter der Reinigungss tuf e , fuhrt 
diese Form der Befeuchtung zu einer Temperatur, die in 
der Nahe der Arbeitstemperatur der Zeile liegt, bzw. 
geringfiigig darunter . 

Gastemperatur und Bef euchtungsgrad (relative Feuchte = 
100%) sind dann derart, daft weder eine Kondensation 
durch die vorgesehene Klihlung und damit eine Transport- 
behinderung in der porosen Katalysatorschicht , noch ei- 
ne Austrocknung der Membran geschehen kann. 

Auf der Kathodenseite (betrieben bei erhohtem Druck von 
z. B. 2 bar) wird die durch die Verdichtung auf ca . 
100°C erwarmte Luft bei gleichzeitiger Befeuchtung von 
relativ 100% auf eine Temperatur im Bereich von 50°C 
gekuhlt . 

Dadurch kann das an der Kathode bei der Reaktion er- 
zeugte Wasser unter Erwarmung durch Zellenabwarme auf- 
genommen werden. Wasser in flussiger Form liegt auf 
diese Weise nur unmittelbar auf der Membran, d.h. im 
Bereich der Kathodenreaktion, vor. Eine Transportbehin- 
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derung in der porosen Katalysatorschicht wird gering 
gehalten . 

An der Kathode wird bei der Reaktion H 2 + H <D 2 => H 2 0 
ausschlieftlich Sauerstoff und Wasserstoff umgesetzt. 
5 Wird die zugefuhrte Luftmenge so gewahlt, daft das Ver- 

haltnis von H 2 zu 0 2 gleich H ist, so ist die Luftzahl 
(Lambda) = 1. Ailgemein ist die Luftzahl Lambda eine 
Stochiometriezahl, die ein Mali fur den Oxidationsmit- 
teluberschuft an der Kathode darstellt. Lambda - Werte 
10 grofter als "1" wirken sich positiv auf die ablaufende 

Kathodenreaktion aus . Die Stromausbeute erhoht sich zu- 
nachst mit grofter werdenden Lamda-Werten. 

Nachteilig steigt mit steigendem Lambda - Wert die zu 
verdichtende Luftmenge und damit die zu ieistende Ver- 
15 dichtungsarbeit . Entsprechend verschlechtert sich der 

Wirkungsgrad der Vorrichtung. 

Nachteilig haben grofte Lamda-Werte ferner zur Folge, 
daft sich die Abluftmenge erhoht, ohne daft gleichzeitig 
die Wassermenge im gleichen Verhaltnis erhoht wird. Der 
20 Wasserdampf partialdruck sinkt und damit die Kondensier- 

barkeit des Wassers. Es wird schlieftlich nicht mehr die 
fur das Gesamtsystem notwendigen Wassermenge vom System 
produziert . 

Lamda-Werte von 1,5 bis 2,5 haben sich fur den Betrieb 
25 der Vorrichtung aus vorgenannten Grunden als vorteil- 

haf t herausgestellt . 



Im folgenden wird die Erfindung anhand der Figuren 1 
und 2 naher erlautert. 

30 Figur 1 zeigt ein Flieftbild einer anspruchsgemaften Vor- 

richtung mit folgenden Bedeutungen : Dreiecke = Bilanz- 
orte (BO) gemaft den Angaben aus den nachf olgenden Ta- 
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bellen; P: Pumpe, E: Erhitzer, Rl : Reformer, MF1 : Mem- 
branfilter, Kl : katalytischer Brenner/ katalytische 
Konvertierung (z. B bekannt aus der Dissertation „Erik 
Riedel, D82 RWTH Aachen, Deutschland" sowie aus „ISSN 
0944-2952 Berichte des For schungszentrums Julich 
3240"), B: Bef euchter /Quenchkiihler , T: (Entspannungs-) 
Turbine, G: Geblase/Verdichter, HE: Kuhler/ Kondensat- 



abscheider . 



-.BO 
Gas/n^ 


1 


2 


3 


4 


5 


6 


CH,OH 


1080,5 




1000 


27,8 




27,8 


H,0 


<0,2 


1300 


1300 


404,4 




404,4 


H 2 








2839,9 


2417,2 


422,6 


CO 








76,5 




76,5 


co 2 


<0,2 


<0,2 


<0,2 


895,6 




895,6 


o 2 


<0,2 


<0,2 


<0,2 








N 2 


<0,2 


<0,2 


<0,2 


<0,2 




<0,2 


Ar 


<0,2 


<0,2 


<0,2 


<0,2 




I <0,2 


£n 


1081 


1300 


2300,1 


4244,4 


2417,2 


1827,1 


3/ °C 


25 


25 


250 


250 


300 


300 


p/bar 


1,0 


1,0 


20,1 


20,0 


1,7 


20,0 



^BO 


7 


8 


9 


10 


11 


12 


CH,OH 












108,3 


H 2 0 


376,1 


316,6 


1121,3 


3914,9 


688,7 


451,9 


H 2 


2417,2 










422,6 


CO 












76,5 


co 2 




5,2 


5,2 


5,2 


5,2 


896,4 


o 2 


<0,2 


3021,6 


3021,6 


1812,9 


1812,9 


453,3 


N 2 


<0,2 


11719,0 


11719,0 


11719,0 


11718,9 


1758,2 


! Ar 




135,1 


135,1 


135,1 


135,1 


20,3 


En 


2793,4 


15202,7 


16002,3 


17665,6 


14610,7 


4187,5 


&/ °C 


63 


i 25 


53 


80 


45 


53 




1,7 


1 1,0 


2,0 


2,0 


2,0 


1,0 



.BO 
GasAi^ 


14 


15 


CH,OH( n) 


35000 


28484 
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1 



CH,OH (diimpfr ..) 




6516 | 


3/ °C 


67,9 


67,9 


p/bar 


1,21 


1,1 



Die ersten zwei Tabellen verdeutlichen die Gasstrome im 
System (BO = Bilanzorte gemaft Figur 1 (Flieftbild "PEFC- 
System") ) . Die dritte Tabelle verdeutlicht die Gasstro- 
5 me im Kuhlkreislauf (BO = Bilanzorte gemaft FlieBbild 

"PEFC-System", - Kuhlarbeit : 227, 2 kJ/mol Methanol 
(Kraftstoff) an Bilanzort (BO) 3) 

Figur 2 zeigt einen Quenchkiihler mit einem unter erhoh- 
tem Druck betriebenen Behalter A, in den heiftes, trok- 
10 kenes Gas B einstromt . Auflerdem wird Wasser C unter er- 

hohtem Druck in den Behalter hineingef uhrt und mit ei- 
ner Duse verspruht . Die dabei entstehenden Wassertropf- 
chen sind klein, so daft sie schnell verdampfen konnen. 

Die zur Verdampfung benotigte Warme wird dem heiften, 
15 trockenen Gas entnommen. Das Gas wird dadurch gekuhlt 

und gleichzeitig durch das verdampfte Wasser befeuch- 
tet. Wenn die Temperatur des abs tromenden , befeuchteten 
und gekuhlten Gas so weit abgesenkt ist, daft eben kein 
zusatzliches Wasser mehr verdampft werden kann, ist ein 
20 optimaler Bef euchtungsgrad des Gases erreicht. Das be- 

feuchtete, geklihlte Gas entweicht durch den Auslafi D 

Eine kleine Menge an uberschussigem Wasser senkt die 
Temperatur des Gasgemisches nur geringfugig und ent- 
weicht durch den Auslafl E. 

25 Die in den Quenchkiihler eingeleitete Wassermenge wird 

durch eine Dosiereinrichtung den Anf orderungen beziig- 
lich Menge, Temperatur und Druck des trockenen, heiften, 
zu kuhlenden und zu bef euchtenden Gases angepalit. Der 
Quenchkiihler kann Mittel enthalten, die nicht verdampf- 

30 tes Wasser zuriickhalten . Uberschussiges Wasser wird ab- 
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geleitet und kann nach einer Druckerhohung mittels ei- 
ner geeigneten Pumpe wieder in den Quenchkuhler einge- 
speist werden. 
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Patentanspruche 



1. Verfahren zum Kuhlen einer Brenns tof f zelle , indem 
diese durch Oberfiihren einer Flussigkeit in ein Gas 
gekiihlt wird, wobei die Flussigkeit vor Eintritt in 
die Brennstoff zelle auf Siedetemperatur gebracht 

5 wird und die Siedetemperatur geringer als die Be- 

triebstemperatur der Brenns tof f zelle ist. 

2. Verfahren nach vorhergehendem Anspruch, bei dem ein 
Brennstoff reformiert, der ref ormierte Brennstoff in 

10 einem Quenchkuhler durch Verdampfen von Wasser ge- 

kiihlt und der im Quenchkuhler gekuhlte Brennstoff 
der Brennstoff zelle zugefuhrt wird. 

3. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriiche, 
15 bei dem ein Oxidationsmittel komprimiert, das kom- 

primierte Oxidationsmittel in einem Quenchkuhler 
durch Verdampfen von Wasser gekiihlt und das im 
Quenchkuhler gekuhlte Oxidationsmittel der Brenn- 
stoffzelle zugefuhrt wird. 



20 



25 



Verfahren nach einem der beiden vorhergehenden An- 
spriiche, bei dem in der Brennstoff zelle entstehendes 
Wasser zumindest einem der Quenchkuhler zugefuhrt 
wird. 



5. Vorrichtung mit einer Brennstoff zelle, die Mittel 
zum Aufheizen einer Kuhlf liissigkei t auf Siedetempe- 
ratur und zur Zuleitung der aufgeheizten Kiihlflus- 
30 sigkeit in die Brennstoff zelle umfaftt. 
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6. Vorrichtung nach vorhergehendem Vorrichtungsanspruch 
mit einem Quenchkuhler und einer Zuleitung vom 
Quenchkuhler zur Brennstof f zelle, so daft Brennstoff 
oder Oxidationsmittel vom Quenchkuhler iiber die Zu- 
leitung zur Brennstof f zelle gelangen kann. 

7. Vorrichtung nach einem der vorhergehenden Vorrich- 
tungsanspriiche mit einem externen Ref ormierungsreak- 
tor und einer Zuleitung vom Reaktor zum Quenchkuh- 
ler, so daft Brennstoff vom Reaktor zum Quenchkuhler 
gelangen kann. 

8. Vorrichtung nach einem der vorhergehenden Vor- 
richtungsanspruche, mit einer Verbindung zwischen 
der Brennstof f zelle und einem Quenchkuhler, mittels 
der in der Brennstof f zelle entstehendes Produktwas- 
ser dem Quenchkuhler zugeleitet werden kann. 



WO 99/16139 



PCT/DE98/02839 




WO 99/16139 



PCT/DE98/02839 



2/2 




Figur 2 




( r 




IV^T WELTORGANISATION FOR GEISTIGES EIGENTUM 

a Inte rnation ales BOro 

INTERNATIONALE ANMELDUNG VEROFFENTUCHT NACH DEM VERTRAG OBER DIE 
INTERNATIONALE 2USAMMEN ARBEIT AUF DEM GEBIET PES PATENTWESENS (PCT) 



(51) Internationale Paten tklassifikation 6 : 
H01M 8/04, 8/06 



A3 



(11) Internationale Veroffentiichungsnnmmer: WO 99/16139 

I. April 1999 (01.04.99) 



(43) Internationales 

VerdfTentlichungsdatum: 



(21) Internationales Aktenzeichen: 

(22) Internationales Anmeldedatum: 



PCT/DE98/02839 

17. September 1998 
(17.09.98) 



(30) Prioritatsdaten: 
197 41 331.5 



19. September 1997 (19.09.97) DE 



(71) Anmelder (fur alle Bestimmungsstaaten ausser US): 

FORSCHUNGSZENTRUM JOLICH GMBH [DE/DE]; 
Wilhelm-Johnen-Strasse, D-52425 Julich (DE). 

(72) Erfinder; und 

(75) Erfinder/Anmelder (nur fur US): MENZER, Reinhard 
[DE/DE]; Siemensstrasse 35, D-52428 JOlich (DE). 
HdHLEIN, Bemd [DE/DE1; Korbweg 4, D-52441 Linnich 
(DE). PEINECKE, Volker [DE/DE]; Plochinger Strasse 28, 
D-73730 Esslingen (DE). 

(74) Gemeinsamer Vertreter: FORSCHUNGSZENTRUM 
JtJLICH GMBH; Personal und Recht - Patent (PR-PT), 
D-52425 Julich (DE). 



(81) Bestimmungsstaaten: AU, CA, JP, NO, US, europaisches 
Patent (AT, BE, CH, CY, DE, DK, ES, FI, FR, GB, GR, 
IE, IT, LU, MC, NL, PT, SE). 



VerdffentHcht 

Mit internationalem Recherchenbericht. 

(88) Verdffentlichungs datum des intern ationalen Recherchenbe- 
richts: I. July 1999 (01.07.99) 



(54) Title: METHOD AND DEVICE FOR COOLING FUEL CELLS 

(54) Bezeichnung: VERFAHREN UND VORRICHTUNG ZUM KtJHLEN BEI BRENNSTOFFZELLEN 



(57) Abstract 




The invention relates to a device with a fuel cell and cooling means in addition to a cooling method in order to operate such a device. 
The fuel cell is cooled by converting a liquid into a gas. The heat which is to be dissipated is therefore supplied to a liquid which is thus 
converted into a gas. The liquid is heated to a boiling temperature before entering the fuel cell. The boiling temperature is lower than the 
operating temperature of the fuel cell. As a result, a homogeneous temperature distribution in the fuel cell is achieved. 

(57)1 



Vorrichtung mit einer Brennstoffzelle und Ktlhlmitteln sowie ein Kuhlverfahren zum Betrieb einer solchen Vorrichtung. Die 
brennstofrzellc wird durch Oberfilhrung einer Flussigkeit in ein Gas gekuhlt. Die abzufilhrende Warme wird also einer Hussigkcit zugefUhrt, 
die dadurch in ein Gas umgewandelt wird. Die Flussigkeit ist vor Eintritt in die Brennstoffzelle auf Siedetemperatur erhitzt worden. Die 
Siedetempcratur ist niedriger als die Bctriebstemperatur der Brennstoffzelle. Eine homogene Temperaturverteilung in der Brennstoffzelle 
wird so erreicht. 



LEDIGUCH ZUR INFORMATION 



Codes zur Identifizierung von PCT-Vertragsstaaten auf den Kopfbogen der Schriften, die Internationale Anmeldungen gemass dem 
PCT veroffentlichen. 



AL 


Albanien 


ES 


Spanicn 


LS 


Lesotho 


SI 


Slowenien 


AM 


Armenien 


FI 


Finn land 


LT 


Litauen 


SK 


Slowakei 


AT 


Osterreich 


FR 


Frankreich 


LU 


Luxemburg 


SN 


Senegal 


AU 


Australien 


GA 


Gabun 


LV 


Lettland 


SZ 


Swasiland 


AZ 


Aserbaidschan 


GB 


Vereinigtes Konigreich 


MC 


Monaco 


TD 


Tschad 


BA 


Bosnien-Herzegowina 


GE 


Georgien 


MD 


Republik Moldau 


TG 


Togo 


BB 


Barbados 


GH 


Ghana 


MG 


Madagaskar 


TJ 


Tadschikistan 


BE 


Belgien 


GN 


Guinea 


MK 


Die chemalige jugoslawische 


TM 


Turkmenistan 


BF 


Burkina Faso 


GR 


Grie chen land 




Republik Mazedonien 


TR 


Turkei 


BG 


Bulgarien 


HU 


Ungam 


ML 


Mali 


TT 


Trinidad und Tobago 


BJ 


Benin 


IE 


Irland 


MN 


Mongolei 


UA 


Ukraine 


BR 


Brasilien 


IL 


Israel 


MR 


Mauretanien 


UG 


Uganda 


BY 


Belarus 


IS 


Island 


MW 


Malawi 


US 


Vereinigte Staaten vo 


CA 


Kanada 


IT 


Italien 


MX 


Mexiko 




Amerika 


CF 


Zentralafrikanische Republik 


JP 


Japan 


NE 


Niger 


uz 


Usbekistan 


CG 


Kongo 


KE 


Kenia 


NL 


Nicderlandc 


VN 


Vietnam 


CH 


Schweiz 


KG 


Kirgisistan 


NO 


Norwegen 


YU 


Jugoslawien 


CI 


Cdte d' I voire 


KP 


Demokratische Volksrepublik 


NZ 


Neuseeland 


zw 


Zimbabwe 


CM 


Kamcrun 




Korea 


PL 


Polen 






CN 


China 


KR 


Republik Korea 


PT 


Portugal 






cu 


Kuba 


KZ 


Kasachstan 


RO 


Rumanien 






cz 


Tschechischc Republik: 


LC 


Sl Lucia 


RU 


Russische Federation 






DE 


Deutschland 


LI 


Liechtenstein 


SD 


Sudan 






DK 


Dan cm ark 


LK 


Sri Lanka 


SE 


Schweden 






EE 


Estland 


LR 


Liberia 


SG 


Singapur 







INTERNATIONAL SEARCH REPORT 



Intern tai Application No 

PCT/DE 98/02839 



A. CLASSIFICATION OF SUBJECT MATTER 

IPC 6 H01M8/04 H01M8/06 



According to In ternational Patent Classification (IPC) or to both national classification and IPC 

8, FIELDS SEARCHED 

Minimum documentation searched (Classification system followed by classification symbols) 

IPC 6 H01M 



Documentation searched other than minimum documentation to the extent that such documents are included in the fields searched 



Electronic oata base consulted during the international search (name ol data base and. where practical, search terms used) 



C. DOCUMENTS CONSIDERED TO BE RELEVANT 



Category * 


Citation of document, with indication, where appropriate, of the relevant passages 


Relevant to ctaim No. 


X 


US 5 041 344 A (KAMOSHITA T0MOYOSHI ET 


l 




AL) 20 August 1991 






see column 5, line 48 - line 52; claim 1 






see column 1, 1 ine 55 - 1 ine 58 






see column 2, 1 ine 34 - 1 ine 64 






see column 3, line 15 - line 26 






see column 5, line 48 - line 58; figure 8 




Y 




2-8 


X 


PATENT ABSTRACTS OF JAPAN 


1,5 




vol. 009, no. 295 (E-360), 






21 November 1985 






& JP 60 136178 A (NIH0N NENRIY0U GIJUTSU 






KAIHATSU KK;0THERS: 01), 19 July 1985 






see abstract 




Y 




2-8 




-/» 





m 



Further documents are listed in the continuation of box C. 



ID 



Patent family members are listed in annex. 



* Special categories of cited documents : 

"A" document defining the general state of the art which is not 

considered to be of particular relevance 
"E" earlier document but published on or after the international 

filing date 

"L" document which may throw doubta on priority ctalmfa) or 
which is cited to establish the publication date of another 
citation or other special reason (as specified) 

"O* document referring to an oral disclosure, use. exhibition or 
other means 

"P" document published prior to the international filing date but 
later than the pnority date claimed 



T" later document published after the international filing date 
or priority date and not in conflict with the application but 
cited to understand the principle or theory underlying the 



"X" document of particular relevance; the claimed invention 
cannot be considered novel or cannot be considered to 
Involve an inventive step when the document is taken alone 

"Y" document of particular relevance; the claimed invention 

cannot be considered to involve an inventive step when the 
document is combined with one or more other such docu- 
ments, such combination being obvious to a person skilled 
in the art. 

"4" document member of the same patent family 



Date of the actual completion of the international search 

26 March 1999 


Oate of mailing of the international search report 

08/04/1999 


Name and mailing address of the ISA 

European Patent Office. P.B. 5616 Patentlaan 2 
NL • 2260 HV Rljswijk 
Tel. (+31-70) 340-2040. Tx. 31 651 epo ni. 
Fax: (+31-70) 340-3016 


Authorized officer 

O'hondt, J 



Form PCT/ISA/210 (Mconti chMl) (July 1992) 



page 1 of 3 



INTERNATIONAL SEARCH REPORT 



Intern mi Application No 

PCT/DE 98/02839 



C.(Contlnuation) DOCUMENTS CONSIDERED TO BE RELEVANT 



Category - 


Citation of document, with indication. where appropriate, ol the relevant passages 


Relevant to claim No. 


Y 


WO 95 06335 A (BALLARO POWER SYSTEMS 
;BUSWELL RICHARD F (US); CLAUSI JOSEPH V 
(US) 2 March 1995 

see page 19, line 12 - line 16; figures 
1,2 

see column 24, line 1 - line 32 


2,4-8 


Y 


EP 0 629 013 A (DAIMLER BENZ AG) 
14 December 1994 

see column 3, line 6 - line 25; figure 1 


3,4 


X 


PATENT ABSTRACTS OF JAPAN 

vol. 009, no. 321 (E-367), 

17 December 1985 

& JP 60 154472 A (TOSHIBA KK ) , 

14 August 1985 

see abstract 


1 


X 


US 4 824 740 A (ABRAMS MARTIN L ET AL) 
25 Apri 1 1989 

see column 1, line 19 - line 47 


1 


A 


US 5 344 721 A (SONAI ATSU0 ET AL) 

0 September 1994 

see column 3, 1 ine 36 - 1 ine 65 

see column 6, 1 ine 43 - column 7, 1 ine 17 


1 


A 


EP 0 519 369 A (OSAKA GAS CO LTD) 

23 December 1992 

see column 5, 1 ine 20 - 1 ine 32 


1 


A 


US 3 969 145 A (GREVSTAD PAUL E ET AL) 
13 July 1976 

see column 2, line 65 - column 3, line 17 


1 


A 

A 


US 5 565 279 A (FREDLEY ROBERT R ET AL) 
15 October 1996 

see column 1, 1 ine 50 - 1 ine 53 
see column 2, line 4 - line 10 


1 


A 


PATENT ABSTRACTS OF JAPAN 
vol. 018, no. 047 (E-1496), 
25 January 1994 

& JP 05 275101 A (FUJI ELECTRIC CO LTD), 
22 October 1993 
see abstract 


1 


A 


DE 14 96 124 A (GENERAL ELECTRIC COMPANY) 

2 January 1969 

see page 29, paragraph 2 

see page 30, paragraph 2; figures 7-9 

-/— 


1 



Fomi PCT/ISa/21 □ (continuation ol second sneei) (July 1992) 



page 2 of 3 



INTERNATIONAL SEARCH REPORT 



Intern lal Application No 

PCT/DE 98/02839 



C.<Contlnuat»on) DOCUMENTS CONSIDERED TO BE RELEVANT 



Category - 


Citation of document, with indication, wnero appropriate, ol the relevant passages f 




A 


PATENT ABSTRACTS OF JAPAN 

vol. 010, no. 054 (E-385), 4 March 1986 

& JP 60 208067 A (TOSHIBA KK ; OTHERS: 01), 

19 October 1985 

see abstract 


1 



Form PCT/ISA/210 (cofrtnuiHion ol second sheet) (July 1992) 



page 3 of 3 



INTERNATIONAL SEARCH REPORT 

information on patent family members 



tnterr ^al Application No 

PCT/DE 98/02839 



Patent document 


Publication 




Patent family 






cited in search report 


date 




member(s) 




date 


US 5041344 A 


20-08-1991 


JP 


62082661 


A 


16-04-1987 






.IP 


1017JO / 


r 








0P 


5027954 


8 


22-04-1993 








jp 




61147467 


A 


05-07-1986 


WO 9506335 A 


02-03-1995 


us 




5360679 




A 




01-11-1994 






All 


668488 


B 


02-05-1996 






AU 


7631094 


A 


21-03-1995 






CA 


2146326 


A,C 


02-03-1995 






EP 


0671059 


A 


13-09-1995 


~ — — — 




JP 


8502855 


T 


26-03-1996 


EP 0629013 A 


14-12-1994 


DE 


4318818 


A 


08-12-1994 






0E 


59402277 


D 


07-05-1997 






DE 


59402425 


D 


22-05-1997 






EP 


0629014 


A 


14-12-1994 






JP 


2684159 


B 


03-12-1997 






JP 


7014597 


A 


17-01-1995 






JP 


2743147 


B 


22-04-1998 






JP 


7014599 


A 


17-01-1995 






US 


5434016 


A 


18-07-1995 






US 


5432020 


A 


11-07-1995 






US 


5645950 


A 


08-07-1997 



US 4824740 A 25-04-1989 CA 1297310 A 17-03-1992 

DE 3875282 A 19-11-1992 

DK 168679 B 16-05-1994 

EP 0295629 A 21-12-1988 

JP 1014876 A 19-01-1989 

JP 2031611 C 19-03-1996 

JP 7066828 B 19-07-1995 



us 


5344721 


A 


06-09-1994 


JP 


5283091 A 


29-10-1993 


EP 


0519369 


A 


23-12-1992 


JP 


5041220 A 


19-02-1993 










US 


5208115 A 


04-05-1993 


US 


3969145 


A 


13-07-1976 


CA 


1065397 A 


30-10-1979 










DE 


2631132 A 


10-02-1977 










FR 


2319209 A 


18-02-1977 










GB 


1555973 A 


14-11-1979 










JP 


52013638 A 


02-02-1977 


US 


5565279 


A 


15-10-1996 


JP 


9283158 A 


31-10-1997 


DE 


1496124 


A 


02-01-1969 


CH 


440400 A 












FR 


1412583 A 


24-12-1965 










GB 


1080958 A 












SE 


331141 B 


14-12-1970 










US 


3392058 A 


09-07-1968 



Form PCT/ISA/210 (patent family ennax) (July 1992) 



* 



INTERNATIONAJLER RECHERCHENBERICHT 

A. KLASSIFIZ1ERUNG OES ANMELDUNGSGEGENSTANDES — — 

IPK 6 H01M8/04 H01M8/06 



tntern. .aies Aktenzelchen 

PCT/DE 98/02839 



Nach der Internanonaien Patent Massif ikation (IPK> Oder nach dor nationalan K lass ilikat ion und der IPK 



B. RECHERCHIERTE GEBIETE 



Recnercnierter Mindestpnitstoff (Klassitlkatlonssvstem und Klassifikationssymbole ) 

IPK 6 H01M 



Rechercnierte aber ntcht zum Mindestprufstoff genorende Verdffentticnungen. soweit diasa unter die rechercmerten Gebiete laden 



wahrend der mternationalen Recnerche KonsulUerie elektroniscne Daiendank (Nama der Datenbank und evtl. verwendele Suchbegnftej 



C. ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTEHLAGEN 



Kaiegorie' 


Bezeicnnung dor Verdffentlichung, soweit ertordertich unter Angabe der in Betracht kommenden Toile 


Betr. Anspruch Nr. 


X 


US 5 041 344 A (KAMOSHITA T0M0Y0SHI ET 


l 




AL) 20. August 1991 






slehe Spalte 5, Zeile 48 - Zeile 52; 






Anspruch 1 






siehe Spalte 1, Zeile 55 - Zeile 58 






siehe Spalte 2, Zeile 34 - Zeile 64 






siehe Spalte 3, Zeile 15 - Zeile 26 






siehe Spalte 5, Zeile 48 - Zeile 58; 






Abbildung 8 




Y 




2-8 


X 


PATENT ABSTRACTS OF JAPAN 


1,5 




vol. 009, no. 295 (E-360), 




21. November 1985 






& JP 60 136178 A (NIHON NENRIYOU GIJUTSU 






KAIHATSU KK; OTHERS: 01), 19. Juli 1985 






siehe Zusammenf assung 




Y 








-/-- 





m 



X I Waiters Verbffenttichungen sind der Forts etzung von Fold C zu 
1 entnehmen 



ID 



Siehe An hang Patentfamtlie 



• Beeondere Kategonen von angegebenen Verdffentllchungen T 

"A" Verdtfantllchung. die den aikjememen Stand der Technik definiert, 
aber nicht ala be sonde ra bedeutsam anzusehen ist 

"E" dlteres Dokument, das jeddch erst am oder nach dem internationalen 

Anmeldedatum verdffentlicht worden ist „ x , 

-L" Veroffenflichung, die geeignet est. einen Prtoritaisanspruch zweifelhaft er- 
schelnen zu lassen, Oder durch die das Verdffenttichungsdatum einer 
anderen im Recnercbenbencht genannten Verdffentlichung beiegt worden ^, 
soil Oder die aus emem anderen be send ere n Grund angegeben ist <wie 
ausgefuhrt) 

"O" Verdffentlichung. die sich auf eine mundliche Otfenbarung, 

eine Benutzung, eine Auasteilung Oder andsre Maflnahmen bezieht 

"P" Verdffentlichung, die vor dem internattonaten Anmeldedatum, aber nach 

dem beanspruchten Prioritatsdatum verdffentlicht worden ist & 



Spate re Verbrfentlichung, die nach dem internationalen Anmeldedatum 
Oder dem Pnontatsdatum verdffentlicht worden ist und mrt der 
Anmeldung nicht kollldiert, sondem nur zum Verstandnis des der 
Erfindung zugrundeliegenden Prinztpa oder der ihr zugrundeiiegenden 
Theorie angegeben ist 

Verdffentlichung von besondarer Bedeutung: die beanspruchte Erfindung 
kann allein autgrund dieser Verdffentlichung ntcht ala neu oder auf 
erfinderischer Tatigkett beruhend betrachtet warden 

Verdffentlichung von besondarer Bedeutung: die beanspruchte Erfindung 
kann nicht ais auf erf indenschor Tatigkett beruhend betrachtet 
ward on, wenn die Verdffentlichung mrt einer Oder mehreren anderen 
Verdffentlichungen dieser Kateoone in Verbindung gebracht wird und 
dieae Verbindung fur einen Facnmann naheliegend ist 

Verdffentlichung. die Mitglied deraeiben Patentfamilie ist 



Datum des Abschtusaea der internationalen Recherche 

26. Marz 1999 


Absendedatum das internationalen Recherche nberichta 

08/04/1999 


Name und Postanscfthft dar Internationalen Recherchenbehdrde 
Europaischea Patentamt. P.B. 581 6 Patentiaan 2 
NL • 2280 HV Rijawljk 
Tel. (+31-70) 340-2040. Tx, 31 651 epo nl. 
Fax: (+31-70) 340-3016 


Bevollmachtigter BedJensteter 

O'hondt, J 



FofmbUtt PCT/ISA/210 (Blatt 2) (Jufl 1 992) 



Selte 1 von 3 



INTERNATIONAJLER RECHERCHENBERICHT 



Intern tales Aktenzeichen 

PCT/DE 98/02839 



C.(P -tsetzung) ALS WESENTUCH ANGESEHENE UNTEHLAGEN 


Katagorre- 


Bezeichnung der Verbflentlichung, soweit ertorderlich writer AngaDe aer in Betracht kommenaen Teile 


Batr Anspruch Nr. 


Y 


WO 95 06335 A (BALLARD POWER SYSTEMS 
;BUSWELL RICHARD F (US); CLAUSI JOSEPH V 
(US) 2. Marz 1995 

siehe Seite 19, Zelle 12 - Zeile 16; 
Abbildungen 1,2 

siehe Spalte 24, Zeile 1 - Zeile 32 


2,4-8 


Y 


EP 0 629 013 A (DAIMLER BENZ AG) 
14. Dezember 1994 

siehe Spalte 3, Zeile 6 - Zeile 25; 
Abbi ldung 1 


3,4 


X 


PATENT ABSTRACTS OF JAPAN 

vol. 009, no. 321 (E-367), 

17. Dezember 1985 

& JP 60 154472 A (TOSHIBA KK ) , 

14. August 1985 

siehe Zusammenf assung 


1 


X 


US 4 824 740 A (ABRAMS MARTIN L ET AL) 
25. April 1989 

siehe Spalte 1, Zeile 19 - Zeile 47 


1 


A 


US 5 344 721 A (SONAI ATSUO ET AL) 
6. September 1994 

siehe Spalte 3, Zeile 36 - Zeile 65 

siehe Spalte 6, Zeile 43 - Spalte 7, Zeile 

17 


1 


A 


EP 0 519 369 A (OSAKA GAS CO LTD) 
23. Dezember 1992 

siehe Spalte 5, Zeile 20 - Zeile 32 


1 


A 


US 3 969 145 A (GREVSTAD PAUL E ET AL) 
13. Juli 1976 

siehe Spalte 2, Zeile 65 - Spalte 3, Zeile 
17 


1 


A 


US 5 565 279 A (FREDLEY ROBERT R ET AL) 
15. Oktober 1996 

siehe Spalte 1, Zeile 50 - Zeile 53 
siehe Spalte 2, Zeile 4 - Zeile 10 


1 


A 


PATENT ABSTRACTS OF JAPAN 
vol. 018, no. 047 (E-1496), 
25. Januar 1994 

0 ID AC o7C1 rt1 A /ri| IT Ci CP TO TP PA 1 TH^ 

22. Oktober 1993 
siehe Zusammenf assung 


1 


A 


DE 14 96 124 A (GENERAL ELECTRIC COMPANY) 

2. Januar 1969 

siehe Seite 29, Absatz 2 

siehe Seite 30, Absatz 2; Abbildungen 7-9 

-/-- 


1 



Formttan PCT/lSA/2tO (Fortseauig von Blart 2) (Juli 1 992) 



Seite 2 von 3 



INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 



mles Aktenzetchen 



PCT/DE 98/02839 



C.(Fortsetzung) ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN 



Kategorie* Bezewnnung aor Verbftentiicnung. sowert ertoraQrucri umer Angaoo dor in Betracht kommenoen Toil© 



Beir. Ansprucn Nr. 



PATENT ABSTRACTS OF JAPAN 

vol. 010, no. 054 (E-385), 4. Marz 1986 

& JP 60 208067 A (TOSHIBA KK ; OTHERS: 01), 

19. Oktober 1985 

siehe Zusammenf assung 



Formblaa PCT/lSA/210 (Foitwtzung von Slatt 2) (Juil 1992) 



Selte 3 von 3 



INTERNATIONALE!* RECHERCHENBERICHT 

Angaben zu Veroffentlicnungen. die zur seiben Patenttamtiia gehoren 



intern. a«s Aktenzetcnen 

PCT/DE 98/02839 



im Recherchenbertcht 
angeluhrtes Patentdokument 


Datum der 
Veroffentlichung 


Mitgliedifer) der 
Patentfamilie 


Datum der 
Veroffentlichung 


US 5041344 A 


20-08-1991 


JP 


62082661 


A 


16-04-1987 






JP 


1819367 


C 


27-01-1994 | 






JP 


5027954 


B 


22-04-1993 






JP 


61147467 


A 


05-07-1986 



W0 9506335 A 02-03-1995 



us 


5360679 


A 


01-11-1994 


AU 


668488 


B 


02-05-1996 


AU 


7631094 


A 


21-03-1995 


CA 


2146326 


A,C 


02-03-1995 


EP 


0671059 


A 


13-09-1995 


JP 


8502855 


T 


26-03-1996 



EP 0629013 A 14-12-1994 



US 4824740 A 25-04-1989. 



US 5344721 A 06-09-1994 



DE 


4318818 


A 


08-12-1994 


DE 


59402277 


D 


07-05-1997 


DE 


59402425 


D 


22-05-1997 


EP 


0629014 


A 


14-12-1994 


JP 


2684159 


B 


03-12-1997 


JP 


7014597 


A 


17-01-1995 


JP 


2743147 


B 


22-04-1998 


JP 


7014599 


A 


17-01-1995 


US 


5434016 


A 


18-07-1995 


US 


5432020 


A 


11-07-1995 


US 


5645950 


A 


08-07-1997 


CA 


1297310 


A 


17-03-1992 


DE 


3875282 


A 


19-11-1992 


DK 


168679 


B 


16-05-1994 


EP 


0295629 


A 


21-12-1988 


JP 


1014876 


A 


19-01-1989 


JP 


2031611 


C 


19-03-1996 


JP 


7066828 


B 


19-07-1995 


JP 


5283091 


A 


29-10-1993 



EP 0519369 A 



23-12^1992 



US 3969145 



13-07-1976 



JP 5041220 A 
US 5208115 A 



CA 1065397 A 

DE 2631132 A 

FR 2319209 A 

GB 1555973 A 

JP 52013638 A 



19-02-1993 
04-05-1993 

30-10-1979 
10-02-1977 
18-02-1977 
14-11-1979 
02-02-1977 



us 


5565279 


A 


15-10-1996 


JP 


9283158 


A 


31-10-1997 


DE 


1496124 


A 


02-01-1969 


CH 


440400 


A 












FR 


1412583 


A 


24-12-1965 










GB 


1080958 


A 












SE 


331141 


B 


14-12-1970 










US 


3392058 


A 


09-07-1968 



Fotmbian PCT/1SA/210 (Arthang PatemlamiJi«><Jufl 1092) 



